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searchable claims. 
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1. Claims 1-15 

Method claims 1 to 1 5 disclose a process for obtaining a ferroelectric composite 
material, comprising a step in which particles of a ferroelectric composite material 
are brought into contact with a fluid that is under pressure and contains a solvent 
and a precursor of a dielectric compound, prior to a second step in which a dense 
composite materia! is formed by sintering the coated particles. 

2. Claims 16-20 

Product claims 16 to 20 disclose a composite material made from coated ferroelectric 
particles in a dielectric compound matrix, the matrix being composed of particles. 
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les revendications n ^ 




se rapportent d un objet d regard duquel radministratbn n'est pas tenue de proc^der h la recherche, d savoir: 





voir feulHe supplemental re 
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Le paiement des taxes addltionneHes n'6tait assort! d'aucuna reserve. 
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SUITE DES RENSEIGNEMENTS INDIQUES SUR PCT/iSA/ 210 



L' administration chargee de la recherche internationale a trouve 
plusieurs {groupes d') inventions dans la demande internationale, 
a savoir: 

1. revendi cations: 1-15 

Les revendi cations de methode 1 a 15 divulguent un procede 
d'obtention d'un materiau composite ferroelectrique 
comprenant I'etape d'une mise en contact des parti cules d'un 
compose ferroelectrique avec un fluide maintenu sous 
pression et contenant un solvant et un precurseur d'un 
compose dielectrique avant de former, lors d'une deuxiSme 
etape, un materiau composite dense par frittage des 
parti cules enrobees. 



2. revendi cations: lG-20 

Les revendi cations de produits 16 a 20 divulguent un 
mat§riau compoisite forme de parti cules f erroel ectri ques 
enrobees dans une matrice d'un compose dielectrique, la 
matrice etant formee de parti cules. 
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PROCEDE D'OBTENTION D'UN MATERIAU COMPOSITE 
FERROELECTRIQUE 

L'invention conceme le domaine des materiaux dielectriques entrant 
5 notamment dans la constitutfon de composants microelectroniques haute 
frequence, tels que condensateurs, r6sonateurs, flltres accordables, llgnes 
de propagation, dephaseurs, etc. ainsi que dans les antennes radar. 

L'invention s'applique notamment aux composants presents dans 
les systemes de telecommunication dont la fonction est remission, la 
1 0 reception et le f iltrage d es signaux. 

Les materiaux utilis6s sont generalement des materiaux composites 
comprenant un compose ferro^lectrique et au molns un compose 
diSlectrique d faibles pertes, gen§ralement sous la forme d'un oxyde. La 
presence d*un compose dielectrique d faibles pertes am6liore les propri6t6s 
1 5 electroniques du materlau ferro6lectrique. 

Ces materiaux peuvent etre obtenus par des precedes c§ramiques 
classiques consistent a melanger des poudres contenant une phase 
ferroelectrique et une phase dielectrique a faibles pertes. On pouna ^ cet 
egard se referer aux publications suivantes : 
20 Alberta E. F., Guo R., Bhalla A. S., « Novel BSTiMgTiOa composites 

for frequency agile applications », Ferroelectrics. 2002, vol.268, p.169-174, 
ce document divulgue un materiau composite obtenu par melange puis 
frittage de Bai-xSrxTiOa (BST) avec du MgTiOa (MT). 

Xiong Z. X., Zhou X. J., Zen, W. Z., Baba-Khishi K. Z., Chen S. T., 
25 « Development of ferroelectric ceramics with high Dielectric constant and 
low dissipation factor for high-voltage capacitors », ce document divulgue 
un materiau composite forme a partir de BaTiOa, BaZrOs et BaSn03 dop6s 
avec MnSiOa. WO3, Ce02, Bi2(Sn03)3 et ZnO. 

Certaines techniques d'obtention de ces materiaux consistent d 
30 former des particules de type « coeur-§corce ». Ces partlcules sont fomndes 
par enrobage de grains d'un compost ferroelectrique par une couche mince 
gen§ralement de dielectrique. Elles sont ensuite fritt6es pour fomier un 
materiau dense. 
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Les techniques d*enrobage mises en oeuvre peuvent §tre des 
techniques d'enrobage par voie sol-gel. On poun^ d cet egard se r6f6rer 
aux publications suivantes : 

Liu X., Shin W.Y., Shih W,H.. « Effects of copper coating on the 
5 crystalline structure of the fine barium titanate particles », Journal of the 
American Ceramic Society, 1997, 80 (11), p.2781-2788, ce document 
divulgue une technique d'enrobage de partlcules de BaTiOa par une couche 
de culvre, 

Harl<ulich T. M., Magder J., Vukasovich M. S„ Lockhart R. J. 
10 « FennoelectriGS of ultraflne particle size: II. grain growth inhibition studies ». 
Joumal of the American Ceramic Society. 1966, 49(6), 295-9, ce document 
divulgue une technique d'enrobage de particules de BaTlOa par une couche 
d'oxyde de tantale, 

Huber C, Treguer-Delapien^e IVI., Elissalde C, Weill F., Magllone 
15 M., « New application of the core-shell concept to fenroelectric 
nanopowder», Joumal of Materials Chemistry, 2003, 13, p. 650-653, ce 
document divulgue des partlcules nanometriques de Bai-xSrxTiOa enrobees 
par une couche de silice (Si02), 

Yue Z., Wang X., Zhang L., Yao X„ « Temperature stable 
20 Pb(Zni/3Nb2/3)03 - based composite ceramics prepared by particle-coating 
method », Journal of materials science letters, 1997, 16(6), p. 1354-1356, 
ce document divulgue des particules de ceramique composite d base de 
Pb(Zni/3Nb2y3)03 enrobees d'une couche mince vitreuse de Si02-B203. 

Lors de I'etape de frittage, la couche d'enrobage (§corce) qui 
25 entoure chaque partlcule fenroelectrique (coeur) empeche la crolssance de 
ces particules. En effet, la couche d'enrobage Isole les partlcules 
ferroelectriques les unes des autres et les empeche de se regrouper pour 
former des partlcules de plus grande tallle, Les techniques d'enrobage 
pemiettent done de mieux controler la taille des grains dans le materiau 
30 final et d'obtenir une repartition homogSne des grains. 

Les 6tapes d'enrobage et de frittage condulsent d I'obtentlon d'un 
materiau composite dense formS de partlcules ferroelectriques enrobees 
dans une matrice continue de compost dielectrique. 
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Les proprietes electroniques recherchees sont une permittivite 
dielectrique et une accordabilit6 similaires a celles du compose 
ferroelectrique et une diminution de la sensibllitd thennique et des partes 
di61ectriques. L*accordabilit§ est definie comme la variation relative de la 
5 penmittivltd du matSriau en fonctlon du champ applique au materiau. 

Un but de i'lnvention est de fournir une technique d'obtentlon d'un 
materiau composite dielectrique comprenant au motns un compose 
ferro6lectrique et au moins un compose dielectrique d faibles pertes, 
penmettant de contrdler de maniere precise la structure du materiau 
1 0 composite obtenu. 

Le controle de la structure du materiau composite permet la 
realisation de composants agiles en fr^uence. Le caractere agile du 
composant reside dans la possibilite de modifier sa reponse frequentielle 
par le biais d'un champ electrique qui lui est applique. 
15 A cet effet i'inventlon propose un precede d'obtentlon d'un materiau 

composite ferro6lectrique. comprenant les 6tapes consistant d : 

- enrober des particules d'un compos6 ferroelectrique d'une couche 
d'un compose dielectrique, 

- former un materiau composite dense par frittage des particules 
20 enrobees, 

caracterise en ce que Tetape d'enrobage comprend une mise en 
contact des particules du compose ferroelectrique avec un flulde contenant 
au moins un solvant et un precurseur du compose dielectrique, le fluide 
etant maintenu sous pression. 
25 Dans le cadre de Tinvention, on considere que le fluide contenant le 

solvant et le pr6curseur est sous pression lorsqu'il est maintenu d une 
pression superieure d environ 10 bar (soit 10^ Pa). 

De preference, le fluide est maintenu d une temperature superieure 

a lO'^C. 

30 De preference, ie fluide est maintenu d des conditions de 

temperature et de pression supercritiques. 

Les conditions de temperature et de pression supercritiques sont 
definies par rapport e la pression et a la temperature au point critique du 
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fluide sous forme pure ou de melange. On considere que la temperature et 
la presslon critique de ce fluide sont egales a la temperature et a la pression 
critique du solvant majoritalre. 

La detemriination des conditions de i'etape d'enrobage des 
5 particules du compose fenroelectrique en milieu fluide supercritique sous 
pression pemiet de contr6ler avec precision les parametres structureis du 
materiau final obtenu, et notamment Tepalsseur de la couche d'enrobage 
obtenue. 

L*6tape d'enrobage des particules du compos6 ferro6lectrique sous 
10 pression conduit A Tobtentlon de particules enrobees dont ia couche 
d'enrobage dielectrique est particulidrement « propre », c'est d dire 
contenant peu de radicaux residuels en comparalson avec ies techniques 
d'enrobage de Tart anterieur. 

En outre, i'etape d'enrobage sous pression favorise r6tape 
15 u[t§rieure de frittage. En effet, dans ie proced§ de i'inventlon, i'etape 
d'enrobage conduit a Tobtention non seulement de particules enrobees 
(particules de type II) mais egalement de particules nanostructurees 
formees exclusivement du materiau d'enrobage (particules de type I). Lors 
de Tetape de frittage, ces part:icules de type I se repartlssent dans ies 
20 interstices formes entre les particules enrobees. 

L'expression « nanostructure » definit un assemblage de particules 
de taille nanometrique. c'est d dire presentant des dimensions de I'ordre de 
quelques nanometres. 

Gr&ce a la presence de ces particules de type I et de la couche 
25 d'enrobage des particules de type II, il est possible d'obtenir un materiau 
composite final dense en appliquant une pression et/ou une temperature de 
frittage moins 6lev6es que dans les proced6s de I'art anterieur. 

Le compose ferroelectrique utilise peut etre choisi parmi les 
mat6riaux suivants : PbTlOa, PZT, PMN, LiNbOa, KNbOa, KTN, BaTiOa, 
30 BaTiOa-SrTiOs. 

Les particules de compos§ ferroelectrique sorrt par exemple 
constituees des mat6riaux suivants : BaxSri.xTlOa (BST) avec x compris 
entre 0 et 1 , ou BaTiOa. 
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Le materiau dielectrique d'enrobage peut etre choisi notamment 
parmi les oxydes suivants : AI2O3, Si02, Ti02. MgTlOa, Zr02, Hf02. Sn02, 
SnOa, TaaOs. 

Grace au procede de I'invention, des nitrures peuvent egalement 
5 etre utilises pour I'enrobage. L'enrobage par des nitrures n'etalt pas 
possible avec les techniques d'enrobage par vole sol-gel de Tart ant6rleur 
(qui ne permettent qu'un enrobage par des oxydes). 

Le pr§curseur du compose dielectrique peut 6tre choisi dans la 
famine des sels, des ac6tates, acetyle acetonates, alcoxydes et plus 
10 g^n^ralement dans la famille des complexes metaliiques et 
organomStalliques. 

Le solvant utilise peut avantageusement etre du dioxyde de 
carbone CO2 (dans le cas d'un enrobage aux oxydes) ou encore de 
Tammoniac NH3 (dans le cas d'un enrobage aux nitrures). 
15 Le solvant peut 6galement etre choisi pamni les alcools, I'eau et 

leurs melanges. 

Dans une mise en ceuvre de I'invention, le proced6 comprend en 
outre une etape prealable de synthese des particules de compose 
ferroelectrique, cette synthese 6tant realisee sous pression. En outre, la 
20 synthese des particules peut etre realisee a une temperature superieure ^ 
10"C. 

De preference, la synthese est realisee dans des conditions de 
temperature et de pression supercritiques. 

Le procede de I'invention permet d'obtenir un mat6riau composite 
25 final forme de particules ferroelectriques enrob6es dans une matrice d'un 
compose dielectrique, dans lequel la matrice de compose dielectrique est 
form6e de particules dont la taille peut verier en fonction de la temperature 
de frittage du nanometre a quelques millimetres. 

D'autres caract6ristiques et avantages ressortiront encore de la 
30 description qui suit, laquelle est purement illustrative et non limitative et doit 
fitre lue en regard des figures annexees pamii lesquelles : 
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- la figure 1 represente schematiquement un example d'installatfon 
permettant de mettre en oeuvre I'etape d'enrobage du precede de 
rinvention, 

- la figure 2 est une image obtenue par microscopie 6lectronlque § 
5 balayage de partlcules de Bao.6Sro.4Ti03 (BST) micrometriques avant 

enrobage, 

- les figures 3A et 3B sont des Images obtenues par mlcrc>scx)pie 
electronique a balayage de partlcules de BST enrobees d'alumine obtenues 
respectivement en electrons secondaires (contraste topographique) et en 

i 0 electron retrodrfftjs^s (contrasts chimique), 

- la figure 4 est un diagramme repr6sentant le profll de composition 
chlmlque d'une particule de BST enrobee d'alumine, 

- la figure 5 est une Image obtenue par microscopie electronique d 
balayage d'une coupe de materiau composite obtenu par frittage des 

1 5 partlcules de BST enrobees, 

- la figure 6A represente revolution de la capacity de partlcules de 
BST enrob6es avant frittage en fonction de la temperature et de la 
frequence du signal qui leur est applique et la figure 6B reprdsente 
I'evolution de la pemriittivlte e d'une ceramique de BST ne contenant pas 

20 d'alumine en fonction de la temp6rature et de la fr§quence du signal qui lui 
est applique, 

- la figure 7 represente I'evolution de la pemriittivite du materiau 
composite obtenu par frittage des partlcules de BST enrobees, 

- les figures 8A et 8B represented dans un diagramme 
25 tridimensionnel les variations du coefficient de perles dielectriques tanS 

respectivement pour une ceramique classique de BST et pour le materiau 
composite BST/alumine fritte en fonction de la temperature et de la 
frequence appllquee, 

- la figure 9 represente dans un diagramme tridimensionnel les 
30 variations de I'accordabilite du materiau composite BST/alumine fritte en 

fonction de la temperature et du champ electrique applique, pour une 
frequence de 100 kHz, 
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- la figure 10 repr6sente les variations du coefRdent de perte 
dielectrique tanS du materiau composite BST/alumine en fonction du champ 
electrique, pour diff§rentes frequences appliquees. 

L'installation de la figure 1 perniet de synthetiser des particules de 
5 Bao.6Sro.4Ti03 (BST) micrometriques enrob6es d'une couche nanostructuree 
d'alumine AI2O3. 

L'installation comprend les Elements suivants : 

- un reacteur de d§p6t 1 pr6sentant un volume fnt^rieur de 26,5 

cm^, 

10 - une bonbonne 2 contenant du solvent sous forme de dioxyde de 

carbone CO2. et relle par un conduit d'allmentation au reacteur 1, 

- un cryostat 3 pennettant de reguler la temperature du CO2 Injecte 
par une pompe haute pression 4 alimentant le reacteur 1 , 

- la pompe haute pression 4, 

15 - un ennoulement chauffant 5 dlspos6 autour du r§acteur de d6p6t 

1, 

- un appareil de regulation 6 de I'element chauffant 5. 

- un capteur de pression 7 pennettant de mesurer la pression dans 
le reacteur de depot 1 , 

20 - un organe de securite 8 sous la fomrie d'un disque de rupture apte 

a liberer la pression en cas de montee trap importante de la pression dans 
le reacteur, 

- une vanne 9 de depressurisation du reacteur 1. 

La poudre micrometrique de BST destinee S etre enrob6e peut etre 
25 observee sur la figure 2. Un melange contenant 300 mg de poudre de BST 
obtenu par voie ceramique, 240 mg d'ac6tylacetonate d'aluminium et 4,5 
mL d'ethanol absolu CH3CH2OH est introduit dans le reacteur de dep6t 1 . 
La pompe haute pression 4 est ensuite activee de maniere ^ faire p6n6trer 
dans le reacteur de depot 1 du CO2 en provenance de la bonbonne 2 de 
30 manI6re S obtenir une proportion de CO2/CH3CH2OH de 80/20 molaire dans 
le reacteur. Le CO2 est malntenu § une temperature de 20°C par le cryostat 
3. 
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Le reacteur est ensuite chauffe jusqu'S une temperature de 200**C 
par renroulement chauffant 5, la temperature de r6l6ment chauffant etant 
r§gulee par I'appareil de regulation 6. Le chauffage a 2(WC indult une 
augmentation de la presslon dans le reacteur de dep6t 1. La presslon 
5 mesur6e par le capteur de presslon 7 est sensiblement dgale S 20MPa. 

Le melange reactionnel est maintenu dans ces conditions de 
temperature et de pnession supercrltlques pendant environ 1 heure. 

On notera que Tenroulement chauffant 5 est dispos6 contre la parlie 
sup6rieure du corps du r§acteur 1 de manl^re d g6nerer dans le r6acteur un 
10 gradient de temperature et ainsi une mise en mouvement des particules de 
BST a enrober. 

Le reacteur de depot est ensuite depressurisS jusqu'a la presslon 
atmospherique par actlonnement de la vanne 9, le reacteur 6tant maintenu 
S la temperature de 200"C pendant la depressurisatlon. Le reacteur est 
15 ensuite refroidi S temperature ambiante. 

La depressurisatlon du r§acteur conduit d une extraction totale du 

solvant. 

Le materiau contenu dans le reacteur est alors constitue d'une 
poudre seche et propre (qui peut etre observee sur les figures 3A et 3B) 
20 comprenant deux types de particules : 

- une population de particules de type I constituee de particules 
spheriques d'alumine, 

- une population de particules de type M constituee par des grains 
de BST enrobes d'alumine. 

25 La d6terminatlon de la nature de ces deux types de particules a ete 

validee par spectroscople Auger. La decomposition de I'acetylacetonate 
d'aluminium precurseur induit la croissance de nanoparticules d'alumine 
(dimensions d'environ 5 a 200 nm) qui s'agrfegent en particules spheriques 
d'alumlne nanostnjctur6es (formant ainsi les particules de type I) ou se 

30 d6posent d la surface des particules de BST sous forme d'une couche 
nanostructurSe (particules de type II). 

La figure 4 repr§sente le profll de composition chimlque d'une 
particule de BST enrobde d'alumlne (particule de type II). 
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La poudre contenant les particules de BST enrobees est mise en 
forme par pressage uniaxial a 100 MPa pendant 1 minute et frittage a 
lAOC'C pendant 2 heures, ce qui conduit a la fonnation d'un materiau 
composite fenio^lectrique BST/alumine. 
5 La figure 5 montre que le materiau composite obtenu est dense et 

constitue de grains de BST (zones claires) isol6s les uns des autres par de 
I'alumine (zones foncees). La couche nanostructur§e d'alumine empeche la 
croissance des grains de BST durant le frittage. En outre, les particules 
d'alumine nanostructurees llbdrent des particules de petite taille qui 

10 viennent combier les espaces entre les grains de BST. I! s'ensuit que la 
staicture du mat6riau composite obtenu est partlculiSrement dense et 
presente peu de vides. Le fait que I'alumine se presente sous fonne 
nanostructur6e perniet de diminuer la temperature de frittage (1400°C) par 
rapport a la temperature classique de frittage de Talumine (1600*'C). 

15 Le controle des conditions de Tetape d'enrobage des particules de 

BST en milieu fluide supercritique pennet de d6tenniner avec pr6dsion la 
stmcture du materiau composite final BST/alumine et notamment 
Tepaisseur de la couche d'enrobage d'alumine. 

Les parametres de Tetape d'enrobage sous fluide supercritique 

20 pouvant etre modifies pour ajuster les caract6ristiques stixicturelles du 
materiau composite sont les suivants : 

- pression dans le reacteur, 

- temperature d'enrobage, 

- concentration en precurseur, 

25 - temps de s6jour dans le reacteur, 

- nature du solvant supercritique, 

- ajout d'un co-solvant. 

Ces parametres peuvent etre ajustes pour controler les 
caract§ristiques du coeur de BST des particules enrob6es (taille du coeur, 
30 morphologie, composition chimique, etc.), les caracteristiques de la coque 
d'alumine (caracteristiques de la nanostructure, composition clilmlque, etc.). 
Un tel ajustement des parametres n'etait pas possible avec les techniques 
d'enrobage de I'art ant6rieur. 
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L'etape de frittage influe egalement sur la structure finale du 
materiau composite. Les param6tres determinants sont : 

- la presslon de frittage, 

- la temperature de frittage, 
5 - la duree de frittage. 

Ces paramdtres peuvent egalement §tre ajust6s pour controler la 
cohesion de Tensembie, 

Les caracteristiques dielectriques de ce mat6riau composite 
detemiin§es par mesure d'imp§dance ont 6t6 comparees aux 
10 caracteristiques d'une ceramique de BST ne contenant pas d'alumine fritt6e 
pendant 2 heures d 1400^0. Une amelioration des proprietes di6lectriques 
du materiau BST/AI2O3 peut §tre constat6e par rapport au mat6riau BST 
seul. AinsI, on observe : 

- un elargissement du pic de pemiittivite et par consequent une 
15 diminution de la sensibllite thennique du materiau sans d6placement du 

maximum de permittivit6, 

- de faibles partes dielectriques tanS, 

- une conservation des proprietes electriques jusqu'S des 
frequences de quelques gigaliertz, notamment fen-oelectrique et non- 

20 lineaire de la poudre initiate de BST enrob6 d'alumine, 

- une accordabilite independante de la frequence (pour une 
frequence comprise sensiblement entre 100 hertz et 1 gigahertz) et un 
coefficient de pertes dielectriques tan5 independant du champ eiectrique 
applique au materiau. 

25 La figure 6A represente revolution de la capaclte C de particules de 

BST enrobees avant frittage en fonctlon de la frequence qui leur est 
appliquee. La figure 6B represente revolution de la permittivite s' de la 
ceramique de BST ne contenant pas d'alumine en fonction de la frequence 
qui lui est appliquee. La poudre de BST enrobee, avant frittage, presente un 

30 maximum de capacite d 250K environ, quelque soit la frequence qui lui est 
appllqu6e (figure 6A). La ceramique de BST sans addition d'alumine 
presente une pennittivite maximale a 285K (figure 6B). La pennittivite 
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mesur§e presente un pic tres fin centre sur la temperature de Curie 
correspondant ^ la transition paraelectrique/fenDelectrique du BST. 

Le materiau composite BST/alumine fritte (figure 7) presente un 
maximum de permittivite (ou de capactte) a la meme temperature (250K) 
5 que la poudre de BST non fritt6e (figure 6), ce qui pennet de mettre en 
evidence le fait que I'alumlne emp§che la croissance des grains de BST. Un 
second pic de pennitHv!t6 observ§ S la temperature de 21 5K correspondant 
d la transition tetragonal/orthoromWque du BST se retrouve egalement pour 
la poudre non frittee et pour le matSriau composite BST/alumine fritte. 
10 Une comparaison des figures 8A et 88 permet de mettre en 

6vidence I'amelioration apport6e par le mat§riau composite BST/alumfne 
par rapport d une ceramique de BST sans addition d'alumine, en terme de 
pertes dielectriques. La figure 8A represente les variations du coefficient de 
perte di6lectrique tanS pour une ceramique classique de BST en fonction de 
.15 la temp6rature et de la frSquence appliqu§e. La figure 8B represente les 
variations du coefficient de perte di6lectrique tanS pour le mat6riau 
composite BST/alumlne fritte. Contrairement d une ceramique de BST 
classique, le coefficient de pertes di§lectriques tan5 du materiau composite 
BST/alumine varie peu en fonction de la temperature et de la frequence. En 
20 outre, on peut observer sur la figure 8B, que le coefficient de perte est 
Inferieur a 1% (limite requise pour les applications microelectroniques) sur 
une large zone de temperature et de frequence (zone representee en clair) 
et reste pnoche de cette limite (il atteint au maximum 2,5%) en dehors de 
cette zone (zone representee en fonc6). 
25 La figure 9 represente les variations de I'accordabilite du mat6riau 

composite BST/alumlne fritte en fonction de la temperature et du champ 
electrique applique, pour une frequence de 100 l<Hz. L'accordabilite est 
definie comme la variation relative de la permittivite en fonction du champ 
applique. On observe sur cette figure que les proprietes non lineaires du 
30 BST sont §galement conservees dans le materiau BST/alumine fritte. 
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L'accordabillt6 du materiau composite BST/alumine atteint 2% ^ la 
temperature du maximum de permittivlte (temperature de Curie) pour un 
champ electrique modeste de 0,8 kV/cm. 

La figure 10 repr6sente les variations du coefficient de pertes 
5 dielectrlques tanS du materiau composite BST/alumine en fonction du 
champ electrique applique au materiau, pour differentes frequences de ce 
champ. Les mesures realisees d 300K montrent que raccoitJabllite est 
Independante de la frequence du champ pour des frequences comprises 
entre 100 Hz et 1MHz et que les pertes di§lectriques ne dependent pas du 
1 0 champ eiectriquo applique. 
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REVENDICATIONS 

1. Proc6de d'obtentlon d'un materiau composite ferroelectrique, 
comprenant les Stapes c»nslstant d : 
5 - enrober des particules d'un compos6 ferroelectrique d'une couche 

d'un compose di6lectrique, 

- fomier un materiau composite dense par frittage des particules 
enrobees, 

caract6rise en ce que I'etape d'enrobage comprend une mise en 
10 contact les particules du compos§ fenoelectrique avec un fluide contenant 
au molns un solvant et un pr§curseur du compose dielectrique, le fluide 
etant malntenu sous presslon. 

2. Proc6d6 selon la revendication 1 , caracteris§ en ce que le fluide 
est malntenu a une temperature sup6rieure d lO'C. 
15 3. . Precede selon I'une des revendlcations 1 ou 2, caracteris§ en ce 

que le fluide contenant le solvant et le pr6curseur est malntenu a des 
conditions de temperature et de pression supercritques. 

4. Precede selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracterise en ce qu'il comprend en outre une 6tape prealable de synthase 

20 des particules de compose fenx>electrique, cette synthese §tant realis6e 
sous pression. 

5. Proced6 selon la revendication 4. caract6ris6 en ce que la 
synthese des particules est realis6e ^ une temperature sup^rieure ^ 10°C. 

6. Precede selon I'une des revendlcations 4 ou 5, caracterise en ce 
25 que la synthase est r^alisee dans des conditions de temperature et de 

pression supercritiques. 

7. Precede selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracterise en ce que le compose ferroelectrique est choisi parmi les 
materiaux sulvants : PbTIOa. PZT. PMN, LiNbOa, KNbOa. KTN, BaTjOa. 

30 BaTIOa-SrTIOa. 

8. Precede selon I'une des revendlcations 1^7, caracterise en ce 
que le compose fenoelectrique est du BaxSri-xTlOa ou BaTiOa. 
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9. Procede selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracteris§ en ce que le compose dielectrique est choisi parml les oxydes 
ou les nitrures. 

10. Proc6d§ selon la revendicatlon 9, caracterise en cg que le 
5 compose dielectrique est choisi parml les oxydes suivants : AI2O3, Si02, 

Ti02. MgTlOa, ZrOz. HfOz, Sn02, SnOg. TasOg. 

11. Proced6 selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracteris§ en ce que le pr6curseur du materiau di6lectrique est choisi dans 
la famine des sels, des complexes metalllques et ofpanom6talliques, 

1 0 notamment dans la famille des acetates, acetyle acetonates ou alcoxydes. 

12. PnDc6de selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracterise en ce que le solvant comprend du CO2 ou du NH3 

13. Pnocede selon I'une des revendlcations 1 a 12, caracterise en 
ce que le solvant est choisi parml les alcools. I'eau ou leur melange. 

'^^ 14. Pnocede selon I'une des revendlcations qui precedent, 

caracterise en ce que les particules de compose fent)electrique pr^sentent 
des dimensions de I'ondre de 5 nm 1 pm. 

15. Proc6de selon I'une des revendlcations qui precedent, 
caracterise en ce que la couche de compose dielectrique d'enrobage 

20 presente une epaisseur de I'ordre de 1 nm S 10 ^m. 

16. Materiau composite forme de particules fenxDelectriques 
enrob6es dans une matrice d'un compose dielectrique, caracterise en ce 
que la matrice de compose dielectrique est formee de particules. 

17. Materiau selon la revendicatlon 16. caracterise en ce que la 
25 tallle des particules fonmant la matrice est comprise entre 1 nanometre et 

quelques millimetres. 

18. Materiau selon Tune des revendlcations 16 ou 17, caracterise 
en ce que les particules fen^oeiectriques presentent des dimensions de 
I'ordre de 5 nanometres d 1 micrometre. 

30 19. Materiau selon I'une des revendlcations 16 e 18, caracterise en 

ce que les particules ferroeiectriques sont fomnees de BaxSrvxTiOa. 
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20. Mat6riau selon I'une des revendicat'ons 16^19, caract6ris6 en 
ce que la matrlce de compos6 di6lectrique est form6e de AI2O3. 



5 
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